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1. Bevezetés

Az elmult két évtizedben a femtoszekundumos, kozeli
infravorés impulzusok optikai egyeniranyitdsa (OR) litium-
niobatban (LN vagy LiNbQO3) valt a legelterjedtebb modszerévé
a nagyenergiaju terahertzes (THz) impulzusok eléallitasanak
alacsony frekvenciakon (0,1 - 2 THz) lehetévé téve mind a
nagyenergiaju széles savi- [1-3] mind a keskeny savia THz-es
sugarzast. [4-6] Az OR sikerét szamos kritikus tényezonek
tulajdonithatjuk. Egy kulcsfontossagii elem az eltérd
torésmutatok jelentos kiillonbségének athidalasa a pumpalashoz
hasznalt kozeli infravords 1ézersugarzas és a THz-es hullamok
kozott. Ez teszi lehetévé a pumpald energia hatékony
atalakitasat THz-es sugarzassd. Az egyik modszer a kvazi
fazisillesztés, amelyet a kristalyos anyag periodikus
polozasaval érnek el [7], a masik a dontott impulzusfronta
pumpalasi technika (TPFP) [8] amelyekkel hatékonyan
novelték a konverzids hatasfokot. Azonban lényeges kihivas
ezekben az esetekben a nemlinedris abszorpcidé hatasa. Ezt
sokféle anyagban vizsgaltdk [9], kiilonos tekintettel a
tobbfotonos abszorpciora (MPA) [10,11] és a szabad
toltéshordozok  abszorpcidjara (FCA) [11]. Ezek a
tulajdonsagok Iényegesek LN nemlinedris optikai alkalmazasa

szempontjabol. LN nemlineédris optikai tulajdonsagai:



viszonylag nagy tiltott savszélességgel rendelkezik (koriilbeliil
3.8 eV) [12,13], nagy a roncsolasi kiiszdbe:
204 GW/cm? 1 ps-os impulzushosszak esetén, 10 kHz-es
ismétlési frekvencian [14]. Litium tantalat (LT or LiTaOs),
LN-hez hasonléan egy szervetlen kristaly, LN izomorfja, ahol
Ta’>* ion van Nb°" ion helyett [15]. LN-hez képest még
szélesebb tiltott savszélességgel rendelkezik (4.9 eV) [16].
THz-keltés szempontjabol szintén érdekes anyag kdszonhetden
a kivalo optikai és elektronikus tulajdonsagainak [17], a nagy
nemlinearis koefficiensének és roncsolasi kiiszobének. Tobb
tanulmany is foglalkozik LN és LT MPA koefficienseinek
meghatarozasaval kiilonb6z6 technikakkal, azonban az egyik
legmegbizhatdbb és legpontosabb technika a Sheik-Bahae et al.
[18] altal bevezetett Z-scan mddszer ezeknél az anyagoknal. Ez
a technika az anyagok transzmissziojanak mérésén alapul az
optikai tengelyen valo poziciojuk fiiggvényében. Egy egyszeri
transzmissziés mérés segitségével hatdroztdk meg LN
kétfotonos abszorpcigjat (2PA) [19]. LT esetén 2PA ¢és
harmadrendi nemlinedris torésmutatdé lett meghatarozva
adalékolatlan és kongruens kristalyokban [20-22]. Ugyancsak
Z-scan modszerrel hataroztdk meg LN  haromfotonos
abszorpciojat (3PA) [23], illetve a szkennelt nemlinearis
egylitthatojat a kis polaron formalddas id6tartomanyaban [24].

Azonban LT 3PA értéke még soha nem lett kimérve. Egy



korabbi tanulméanyban LN négyfotonos abszorpcidjat (4PA)
megbecsiilték a THz-keltési hatasfokanak telitddésébdl [25].
Illetve nemrég egy egyszerli transzmissziés mérésbol
hataroztak meg 4PA egyiitthatojat sztoichiometrikus LN
kristalynak [26]. Megjegyzendd, hogy a legjobb tudomasunk
szerint még nem volt példa Z-scan modszeren alapuld 4PA
meghatarozasdra LN-ban. Emiatt e tanulmany Ilényeges
fontossaggal bir LN és LT nemlinearis optikai paramétereinek
meghatarozasdban, hogy segitség ezen anyagok optimalis

korilmények kozott valod felhasznalasat.



2. Célok és Modszerek

LN kristaly nagy effektiv nemlinearis egyiitthatoval
rendelkezik, ami el6ny6s optikai egyeniranyitason alapulo
THz-keltés szamara. A hasonld szimmetriaosztalyba tartozo
LT ferroelektromos kristaly szintén érdekes lehet THz-keltés
szempontjabol. Azonban szdmos kihivas neheziti a THz-es
energia és térerdsség tovabbi ndvelését, tobbek kozott az MPA
és a belble szarmazo szabad toltéshordozok abszorpcidja a
THz-es tartomanyban. A disszertacioban taglalt kisérleti
munkak Szentagothai Janos Kutatékdzpontban 1€vo, a Fizikai
Intézethez tartozo Nagyintenzitasu Terahertzes
Laboratériumban, valamint ~a  budapesti Wigner
Kutatékdzpontban  1évo,  Szilardtestfizikai  és  Optikai
Kutatointézethez ~ tartoz6  Ultragyors  Nagyintenzitast
Fényanyag-kdlcsonhatasok Laboratériumban kertiltek
elvégzésre. Ezeknek megfelelden a megfogalmazott altalanos
célkitizés az volt, hogy megvaldsithatd megoldasokat
javasoljon ¢és hajtson végre két kulonbozo 1ézerforras
segitségével a vizsgalt anyagok pontos tanulmanyozasaval a
THz-keltéssel kapcsolatos kihivasokra.

Konkrétabban az alabbi célok keriiltek kitiizésre: A fo cél
littum niobat ¢és litium tantalat kristalyok tobbfotonos

abszorpcios egyiitthatdinak meghatarozasa Z-scan modszerrel



két kiilonb6zo 1ézerforrast felhasznalva. Az elsdé célom nyitott
apertiras Z-scan mérések elvégzése volt kiilonbozo
magnézium adalékolasu kongruens (cLN) és sztoichiometrikus
(sLN) LN kristalyokban extraordinarius polarizacioval egy
Titan-zafir ~ 1ézerrendszer ~ (Newport-Spectra ~ Physics)
segitségével, amely 40 fs-os impulzushossza 800 nm-es
hullamhosszi impulzusokat bocsat ki 1 kHz-es ismétlési
frekvencian. A csucs intenzitds a kristalyokban 110 és 550
GW/cm? kodzott volt véltoztatva. A masodik cél LT 3PA-janak
meghatarozasa volt ugyanezzel a lézerforrassal, kiilonbozo
magnézium adalékolast kongruens (cLT) és sztoichiometrikus
(sLT) kristalyokban ordinarius és extraordindrius polarizaciod
esetén. A pumpal6 intenzitds 120 és 480 GW/cm? kozott volt
véaltoztatva. A harmadik cél ugyanezen LN kristdlyok 4PA-
janak meghatarozasa egy Yb lézerforrassal (Pharos, Light
Conversion), amely 190 fs-os impulzushosszi 1030 nm-es
hullamhosszt impulzusokat bocsat ki 1 kHz-es ismétlési
frekvencian. A csucs intenzitds a kristalyokban 180 GW/cm?
volt. A negyedik cél a THz-keltéshez és mas nemlinearis
optikai  felhasznalashoz  optimalis  kristalyparaméterek
meghatarozdsa  volt nagy intenzitdst  tartomanyon.
Osszehasonlitottam LN és LT kristdlyok 3PA-it hasonld
pumpalasi koriilmények kozott (800 nm, 40 fs, extraordinarius

polarizacio, ~250 GW/cm? pumpal¢ intenzités).



3. Tézispontok

L.

IL.

Nyitott-apertirds Z-scan méréseket végeztem annak
érdekében, hogy megvizsgaljam a lehetséges
fotonabszorpcios egyltthatokat 800 nm
hullamhosszon, 40 fs-os impulzushosszon és 1 kHz
ismétlési frekvenciaval kongruens (cLN, cLT) és a
sztoichiometrikus (sLN, sLT) litium niobatban ¢&s
litium tantalatban kiilonboz6 Mg-adalékolassal. A
méréseket kifejezetten az extraordinarius polarizaciora
vonatkozdan végeztem el a litium niobat kristalyok
esetében, mikdzben mind az ordinarius, mind az
extraordindrius polarizaciokat figyelembe vettem a
littum tantaldt kristalyok esetében. A kristalyokon
beliili csticsintenzitas koriilbeliil 110 és 550 GW/cm?
kozott valtozott. Az eredmények azt mutatjak, hogy a
dominans tobbfotonos abszorpcid ezen a pumpalasi
hullamhosszon a haromfotonos abszorpcido (3PA)
[S1, S2].

Meghataroztam LN ¢és LT haromfotonos abszorpcids
egylitthatoit (3PA). Az értékelés egy elméleti gorbe
illesztésével tortént a mért pontokhoz. A 3PA
egyiitthatok  jellegzetes  valtozdsokat  mutattak

kiilonb6zé6 ~ Mg-adalékolasnal ~ és  kiilonbozo



III.

intenzitasoknal. Mind a cLN, mind az sLN kristalyok
olyan Mg-adalékolasnal mutattak minimumot az
abszorpcios  egyiitthatokban, ami megfelel a
fotorefrakciés hatas  kikiiszobolésének. Mindkét
Osszetételti LN kristalynal 290 GW/cm? intenzitasnal
mértem maximum abszorpcids egyiitthatot. Mind a
cLT, mind az sLT kristalyok esetében a transzmisszids
gorbék lényegesen mélyebb értékeket mutatnak az
ordinarius polarizacidhoz képest az extraordinarius
polarizacidhoz viszonyitva. Ennek megfeleléen a
szamitott 3PA egyiitthatok nagyobb nagysagrendeket
mutatnak az ordinarius polarizacié alatt, mint az
extraordindrius polarizacié alatt. Az LT kristalyok
abszorpcioja csokken az intenzitas novekedésével 120
GW/cm2-t61 480 GW/cm?-ig, és csak csekély
kiilonbség van az abszorpcidban a kiilonb6z6é mdédon
adalékolt sztochiometrikus mintak kozott alacsony
pumpalasi intenzitasoknal, ami eltinik 240 GW/cm?
felett. A kongruens LT alacsonyabb tobbfotonos
abszorpcioval rendelkezik, ezért vonzobb a
nemlinedris alkalmazasok szamara, példaul a THz-
keltés szempontjabdl [S1, S2].

1030 nm pumpalé hullimhosszon vizsgaltam

kiilonb6zd adalékolasu és Gsszetételit LN kristalyok



Iv.

tobbfotonos abszorpcids egyiitthatoit nyitott-aperturas
Z-scan  mérésekkel, 190 fs-os  impulzusok
felhasznalasaval 1 kHz ismétlési frekvencian. A
vizsgalatot kongruens ¢&s sztoichiometrikus (cLN,
sLN) kristalyokon végeztem, amelyek kiilonb6z6 Mg-
adalékolassal rendelkeztek. Mind az ordinarius, mind
az extraordinarius polarizacidkat figyelembe vettem. A
kristalyokat 180 GW/cm2-es intenzitassal pumpaltam
(ami gyakorlatias intenzitasi szintnek tekinthetd), hogy
elsddlegesen  kiilonbdz6  polarizaciokkal —mérjek
abszorpcios egyiitthatdkat, ahelyett, hogy kizardlag a
kiilonb6zd intenzitasi szintekben [évo egyiitthatok
valtozdsara 0Osszpontositanék. Az eredmények azt
mutatjak, hogy a f6 tobbfotonos abszorpcid ezen a
pumpalasi hulliamhosszon nem tisztdn négyfotonos
természetl. Mindazonaltal effektiv négyfotonos
abszorpcios értekeket hataroztam meg illesztések
révén, amelyek felhasznalhatok nemlinearis optikai
alkalmazasok tervezésére a mérések soran hasznalt
intenzitasoknal [S1].

Megmutattam, hogy az effektiv négyfotonos
abszorpcids (4PA) egyiitthatoknak minimuma van
azon Mg-adalékolasoknal (sLN: 0,67% Mg és cLN:
6,0% Mg), amelyeknél a legkisebb a fotorefrakcid. Az



ordinarius  polarizacional mért Z-scan gorbék
lényegesen nagyobb abszorpciot mutattak, mint az
extraordindrius polarizacion mért gérbék, azonban a
magnézium adalékolastol vald fliggés sokkal erdsebb
volt, mint 800 nm-nél. A 4PA 1030 nm-en nagyobb
nemlinearis abszorpcidt mutatott, mint a 3PA 800 nm-
en ugyanazon intenzitdsi szinten. Ez az eredmény azt
jelzi, hogy a masodharmonikus és a hibahelyekhez
kapcsolddd polaronok kozotti  kolcsonhatdsoknak
szerepe van ezekben a folyamatokban [S1, S2].

Osszehasonlitottam a  két  kristdlyt  hasonlo
koriilmények kozott. Meglepd mddon a haromfotonos
abszorpcios (3PA) egyiitthatok nagyobbak voltak LT
esetében, mint LN esetében, annak ellenére, hogy LT
nagyobb tiltott savszélességgel rendelkezik, mint LN.
Ez arra utal, hogy LT nem jobb LN-hoz képest
nemlinedris optikai alkalmazésokat tekintve, ha 800
nm-es pumpalé impulzusokat hasznalnak. Ez
Osszhangban van azzal a megfigyeléssel, miszerint a
tobbfotonos (kiilsd) fotoemisszid esetén a kibocsatas
jelentdsen megnd, amikor a gerjesztési fotonenergia a
tobbfotonos fotoemisszid két kiilonb6zé rendjének

hataran van [S1, S2].
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